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摘 要 铀是自然界中天然存在的最重的放射性元素。传统观点认为!6:<／!69<是不分馏的，但近些年的研究

发现自然界中铀同位素分馏"!6:／!69<可达#=6>，远大于多接收电感耦合等离子体质谱仪（*?;+?2*4）的测试精度

@"=!>（!#）。铀同位素的分馏机制与核场效应有关，自然界中最大的"!6:／!69<分馏发生在氧化性沉积物（形成于氧

化环境下的大洋锰结核富集轻铀同位素）和还原性沉积物（形成于还原环境下的黑色页岩富集重铀同位素）中，次氧

化性沉积物和海水中"!6:／!69<的分馏则小于前两者。由于具有对氧化;还原环境较敏感的特性，铀同位素被认为是

理想的反演古海洋及古大气氧化还原环境变化的手段之一。"!6:／!69<在形成于不同氧化;还原环境的高温型铀矿床

（比如岩浆型）和低温型铀矿床（比如砂岩型）之间存在明显的同位素分馏，此特征可以作为确定铀矿床类型的重要

依据。铀同位素分馏现象的发现，提示人们在应用2A;2A体系进行年轻地质体高精度测年时需要考虑到铀同位素分

馏对测年精确度的影响。文章对近年来有关!6:<／!69<的研究成果做了详细介绍，以推动铀同位素体系在地球科学

领域的研究和应用。
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铀（&16/’8.）是自然界中天然存在的最重的一

种放射性元素。十八世纪晚期首次发现自然界中铀

的存在。铀具有核裂变特性，可作为核燃料，目前世

界上约KLM的电力来自于核能发电。高纯度的铀

（纯度!NOM）称为武器级高浓缩铀，主要用于制造

核武器。基于铀在能源和国际安全方面的重要性，

针对铀的资源开发和技术革新都是国际关注的敏感

领域。此外，铀还具有重要的科学研究价值，比如铀

同位素体系定年技术是目前最成熟的地质年代学研

究手段之一，被广泛应用于天体和地球上多种地质

体测年。由于受到测试精度的限制，一直以来人们

认为自然界中!"#&／!"%&不具有分馏效应，传统的铀

系测年技术也是建立在这个理论基础上的。然而，

随着多接收电感耦合等离子体质谱（EP@QPIER）技

术的日渐成熟，已经发现多种过渡金属元素（比如

P1、S,、P8、T/、E)、P4、HB、U7）的同位素在特定地质

环境下具有一定的分馏效应，测试技术的革新促使

地学界掀起了研究重金属同位素的热潮。近年来，

人们认识到!"#&／!"%&在不同地质体中与钼、铁等稳

定同位素类似，也存在分馏现象。这种新认识需要

人们思考铀同位素的分馏机制并重新评估其地质应

用。

近年来，国外学者已经对铀同位素体系及其应

用进行了研究，并获得了很大进展，而中国在这方面

的研究尚未开展。本文对近年来与!"#&／!"%&有关

的研究成果加以综述，目的是对!"#&／!"%&研究的新

进展以及可能的地质应用做些介绍，以推动中国在

这一领域的发展。

K 自然界中铀的地球化学行为

铀在元素周期表中为"V族锕系放射性同位

素，原子序数N!，相对原子量为!"#WO"。目前已发

现质量数在!!X和!L!之间的铀同位素共KX个。

自然界中存在"种铀同位素：!"#&、!"%&和!"L&，天然

铀是这"种同位素的混合物，比例分别占NNW!Y%M、

OWY!M和OWOO%LM，这"种同位素均具有放射性，半

衰期分别为LLX#E6、YO"W#E6和OW!L#E6（Z,;,1
,*6B[，!OO#）。铀在地壳中广泛分布，目前已经在

!OO多种矿物中发现铀的存在。其中，沥青铀矿和钾

钒铀矿是!种最常见的含铀矿物。铀的地壳丰度为

!W%\KO]X。地球上各种地质体中的铀含量很不均

匀，比如花岗岩中的!（&）比较高，平均"W%\KO]X，

土壤中的!（&）为OWY\KO]X#KK\KO]X，海水中的

!（&）则 相 对 较 低，平 均 为（K"WN^OWN）/.)B／_
（P?,/,*6B[，KN#X）。铀具有‘"，‘L，‘%和‘X四

种价态，其中‘L和‘X价化合物相对稳定。在现代

大 洋 中，铀 主 要 以 稳 定 的 碳 酸 铀 酰 离 子

&X‘a!（Pa"）L]" 的形式存在（>b)7’-,*6B[，KN#X）。

铀在海洋中为一种保守元素，滞留时间为OW"!#
OW%XE6，由于铀在海水中的滞留时间比海水充分混

合的时间（约KJ6）长得多，因此，现代大洋海水中的

铀含量非常均一。虽然海水中的铀含量较低，但由

于海水的总量大，导致现代大洋中含铀的总量达到

约KNH.)B（>8/J,*6B[，!OO!）。
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对于铀在现代海洋中的循环，前人进行了大量

研究（!"#$"#%&’()*，+,,,；-./0&’()*，1221；

3&/%&#4"/&’()*，1225）。-./0等（1221）对海洋中

的铀循环进行了定量分析，认为现代大洋中的铀主

要有5种来源。其主要来源包括陆源碎屑物质、海

底地下水和陆源尘埃，其中，河流搬运的陆源碎屑物

质是铀的最主要来源（图+）。-./0等（1221）经计算

认为 每 年 海 洋 中 铀 的 补 给 量 总 共 约 为（657+8）

!9")／(，其 中，河 流 携 带 的 陆 源 碎 屑 物 质 含 铀 约

（:1;27+:;6）!9")／(，海底地下水携带的铀约为

（,;57<;8）!9")／(，陆源尘埃携带的铀总量约为

（+;<7+;+）!9")／(。生物成因的碳酸盐、还原性沉

积物和次氧化性沉积物是海洋系统中最重要的5个

含铀储库，并且它们含铀的总量基本相当，分别为

（+5;576;=）!9")／(、（++;=7=;2）!9")／(和

（+6;57+2;=）!9")／(。此外，海底热液蚀变的玄武

图+ 现代海洋中的铀循环（方框大小代表铀在各地质体

中的比例，虚线代表误差，单位：!9")／(）（据-./0&’()*，
1221修改）

>?@*+ A".#B&4(/%4?/04"$C’"(/%$#"9’D&"B&(/（ED&
(#&("$&(BD$).FG"F#&H#&4&/’49(@/?’.%&H#"H"#’?"/4*ED&
%(4D&%)?/&4?/%?B(’&’D&./B&#’(?/’I?/’D&$).F*C/?’：

!9")／(）（9"%?$?&%($’&#-./0&’()*，1221）

岩、生物成因硅藻土以及铁锰结核等也含有小部分

铀（-./0&’()*，1221）。还原性沉积物一般形成于

受限制的深水沉积盆地中或者近海岸生物原始产率

较高的地带，其分布范围比现代大洋中次氧化环境

的分布范围小得多，虽然铀在还原性沉积物中的富

集程度比在次氧化性沉积物中的富集程度高一个数

量级，但由于其分布范围有限，这1种环境中所保存

的铀 的 总 质 量 基 本 一 致（J(#/&4&’()*，+,,2；

K)?/0D(99&#&’()*，+,,+）。

与钼、铁等其他过渡金属元素的同位素不同，铀

所有的同位素都具有放射性。15:C是15<C放射性衰

变的子体。15<C和156C经过一系列!和"衰变分别

最终衰变成稳定的子体12=LG和128LG（图1）。利用放

射性衰变的性质，铀同位素体系被广泛应用于地质

测年中。根据半衰期的不同，铀系测年的应用领域

也有所不同，CMLG体系由于具有较长的半衰期而广

泛应用于古老地质体的测年，衰变过程产生的一系列

子体因半衰期比较短（比如15+L(M152ED）可以用来对比

较年轻的地质体进行测年（L"#B&))?&’()*，12++）。

1 铀同位素的分馏

传统的同位素分馏理论是建立在“不同的同位

素具有完全相同的电子能，只是动能部分不同”的理

论基础上（C#&I，+,:8）。区别于氧、硫等传统稳定

同位素的质量分馏（9(44N%&H&/%&/’），实验和理论计

算认为，铀的同位素分馏是非质量分馏，并与核场效

应（O.B)&(#>?&)%AD?$’）有 关。J?@&)&?4&/（+,,=；

+,,<）研究发现了核场效应，传统观点认为电子能相

同的原因是不同质量的原子核均被当成点电荷处

理，当原子序数比较小时，这个近似处理是合理的，

但是随着原子序数的增大，这种近似方法产生的误

差会被逐渐放大。也就是说，重同位素不仅动能部

分不同，其电子能部分也不同。事实上，所有的原子

都具有核场效应，只是轻同位素分馏过程中核场效

应产生的分馏很小，几乎可以忽略不计；而重同位素

的分馏过程中电子能部分产生的分馏超过了动能部

分产生的分馏，成为同位素分馏的主要原因（刘耘

等，122<）。例如，ABD(.G)&（1228）通过系统计算，证

实了核场效应对3@和E)等重金属同位素的分馏具

有至关重要的作用，核场效应产生的同位素分馏效

应达到了5P，而质量效应产生的同位素分馏效应仅

为2;6P#+P。氧化态重金属离子（E)5Q和3@1Q）
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图! !"#$和!"%$衰变体系（据&’()*++,*-.+/，!011）

2,3/! 45*!"#$.67!"%$7*).89*(,*9（.:-*(&’()*++,*-.+/，!011）

比还原态重金属离子（4+;和<30）更倾向于富集重

同位素。对于铀同位素，核场效应导致重铀同位素

更倾向于富集在还原相当中。

=’>*+8等（1??1）和@5*63等（!00!.）认为，铀同

位素的分馏原因与微生物还原作用将易溶的$A;还

原成难溶的$B;有关。C.7*D.)5*(等（!00A）通过

实验发现，在还原条件下轻铀同位素更容易从溶体

中富集到还原性沉积物中，并解释这种同位素分馏

的原因是同位素动力学分馏导致的。然而，E*8*(
等（!00#）通过系统分析各种地质体的铀同位素，发

现重!!"#／!"%$同位素一般在黑色页岩中出现，比如黑

海 黑 色 页 岩，其 "!!"#／!"%$（!!"#／!"%$黑色页岩 F

!!"#／!"%$海水）达到0GBH。自然界中最大的!!"#／!"%$
分馏发生在氧化性沉积物（铁锰结核）和还原性沉积

物（黑色页岩）之间，达到约1G"H，次氧化性沉积物

和海水中!!"#／!"%$的分馏则小于前两者（图"），铀同

位素变化规律反映了与氧化还原环境变化的良好相

关性，而生物还原作用下的动力学分馏机制则很难

予以解释。铀同位素的分馏特征与I)5.JK+*（!00A；

!00L）的理论计算结果非常一致，认为核场效应是

导致重金属元素同位素分馏的最主要原因。在平衡

图" 现代海洋系统中的铀同位素分馏

（据E*8*(*-.+/，!00#）

2,3/" $,9’-’M*:(.)-,’6.-,’6N,-5,6-5*M(*9*6-O7.8
’)*.6)8)+*（.:-*(E*8*(*-.+/，!00#）

状态下，体积分馏（>’+JD*O7*M*67*6-）将是质量分馏

（D.99O7*M*67*6-）的!倍以上。核场效应理论还认

为还原态铀（$B;）更容易富集重铀同位素，这种理

论的计算结果与传统的质量分馏计算结果相反。通
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过理论计算，!"#$%&’(（)**+）认为),-.／),/.在.01

和.+1之 间 的 分 馏 将 达 到23，结 果 与 4(5(6等

（)**-）实验室获得的同位素分馏结果基本一致。

次氧化环境下沉积物的铀同位素分馏程度相对

较低，接近海水但是比海水铀同位素值略重。静水

还原沉积物与次氧化沉积物之间的铀同位素分馏则

比较 明 显。次 氧 化 性 沉 积 物 是 形 成 于 缺 氧 环 境

（7)／8)7为*9)!):;／;），并且在沉积水体中没有

自由态8)!的存在，而静水还原环境是一种水体缺

氧（7)／8)7!*9):;／;）并且有自由态8)!存在的

环境（<5=>?(@$’A，2BB2）。

铀在这)种环境中的富集机制并不相同，不同的

富集机制可能是导致两者之间铀同位素分馏的原因。

比如次氧化沉积物一般会在沉积物与水体的交界面

以下变得还原性更强（C’D?E#$::(6(@$’A，2BB2；F>6G
H>6I(@$’A，2BBB；F"F$?%=(@$’A，)**/），在这种情

况下，铀在一定深度以下被还原，并且与其他氧化J
还原敏感元素（比如F>、K(等）一起沉淀下来；铀从

沉积物孔隙水中运移并在还原环境中沉淀下来，可

能也会导致铀同位素发生分馏作用（F>6H>6I(@$’A，

2BBB；L#(?M(@$’A，)**)&；F"F$?%=(@$’A，)**/）。

现代海水与海洋铁锰沉积物也存在明显的铀同

位素分馏现象。4(5(6等（)**-）分析了现代大洋锰

结核的铀同位素，发现锰结核与海水相比富集轻铀

同位素，"),-／),/.为N*9/03!N*9+)3，说明锰结

核在从海水中沉淀下来时，发生了大约N*923!
N*9)3的铀同位素分馏。铀的这种同位素分馏特

征与钼同位素相似，氧化环境下的铁锰沉积物同样

富集 轻 钼 同 位 素（O$6’D?M(@$’A，)**2；!D(&(6@(@
$’A，)**,）。氧化环境下，铁锰沉积物中钼同位素的

分馏非常强烈，而与钼同位素相比，铀同位素虽然具

有类似的分馏特征，但其分馏程度不如钼同位素明

显。钼同位素的分馏机制被认为与钼被吸附到锰的

氧化物或者氢氧化物表面的平衡分馏有关（O$6’D?M
(@$’A，)**2；!D(&(6@(@$’A，)**,；P>’I&(6M(@$’A，

)**B）。4$=5’(?ED等（)*2*）和O6(??("E$等（)*22）

认为，由于溶解相和吸附相铀的.J7配位层不同，

导致了铀被铁J锰的氢氧化物吸附，其中，轻铀同位

素更容易被吸附到铁锰沉积物中。目前，对氧化环

境下锰氧化物中铀同位素分馏机制的研究还比较

少，需要更多的理论和实验加以证实。

, 铀同位素的分析测试技术

早在上世纪，Q>R$?等（2BS+）、T6I(?（2BSS）

和<$@=%:>@>等（2B-*）率先尝试利用热离子质谱

（<UF!）技术对含铀样品进行铀同位素研究，但测试

精度不高，影响了铀同位素的应用。近年来，在FQJ
UQVF!技术和双稀释剂法的支持下，使传统技术的

测试精度从W03提高到了W*9)3，从而发现了原

来认为不分馏的铀同位素也具有分馏的现象。

根据应用领域的不同，铀同位素的表达方式也

有所区别，比如),0.／),-.比值被广泛应用于水循环

示踪（T?I(6=(?(@$’A，)**S；KD>@@((@$’A，)**,）。

为了研究),/.在自然界中的分馏特征，一般采用与

传统同位素类似的表达方式：

"),-／),/.X
（),-.／),/.）样品N（),-.／),/.）标准

（),-.／),/.）标准
Y2***

早在上世纪-*年代，位于比利时的欧盟标准物

质与测试研究所（UKFF）便尝试开发UKFFJ*S)系

列标准物质用于铀同位素的测试，之后一系列标准

物质被开发出来并获得广泛应用（K>=:$?(@$’A，

2B-S）。KD"#@(6等（)**-）利用高纯度的),,.和),+.
制备了双稀释剂同位素标准物质UKFFG,+,+，利用

这种双稀释剂对含铀样品以及国际其他标准物质进

行标定，标定结果具有很高的精确度，因此认为UKG
FFG,+,+是测定),-.／),/.理想的双稀释剂。利用

UKFFG,+,+),,.G),+.双稀释剂，KD"#@(6等（)*2*）

对传统的ZO!!KFB+*（ZO;QKF22)$）标准物质

在国际上多个实验室进行了重新测定，将),-.／),/.
值从原来的2,S9--重新标定为2,S9-,S，这一值比

传统的),-.／),/.值低了*9*,2[（图0）。

在4(5(6等（)**-）对铀同位素的研究中，采用

了法兰克福大学实验室标准物质ZO!!KFJB/*$，该

标准物质与ZO!!KFB+*具有相同的),-.／),/.
值，所不同的仅是),0.／),-.值有较大差别（")[），

因此，在对比),-.／),/.的应用方面具有可比性。实

验结果显示，!KFGB/*$的),-.／),/.值具有很高的稳

定性，并 且 与 另 外 一 种 用 于 参 考 的 标 准 物 质

K\UF\VG2-$以及花岗岩和OU]型铁矿具有明显的

分馏（图/）。上述实验说明，不论采用哪种实验室标

准，),-.／),/.分馏现象是显而易见的。
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图! 国际不同实验室获得的铀同位素标准物质"#$$%&’()（"#*++,-）的,./0／,.10标准值

（据%23456765-89，,)+)）

:2;9! ,./0／,.107-52<=><7"#$$%&’()（"#*++,-）?6-=@76ABC-883<D572B@52D;8-B<7-5<726=
（->567%23456765-89，,)+)）

图1 .个实验周期中铀同位素标准物质$%&E’1)-、%FG&HFE+/-、花岗岩和#G:铁矿石的,./0／,.10实测值

（符号大小指示稀释剂／样品的比值）（据I6C6765-89，,))/）

:2;91 J4766=6==2<D=<>,./0／,.102=<5<K6?6-=@76?6D5=<>54602=<5<K6=5-DA-7A$%&E’1)-，%FG&HFE+/-，

-;7-D256-DA#G:=<76=（L-72-B86=C?B<8=2M6=2DA23-52D;L-72-B86=K2N6／=-?K867-52<=）（->567I6C6765-89，,))/）

! 铀同位素在自然界的分布规律

目前，由于对,./0／,.10的研究刚刚起步，积累

的原始数据还比较少。已有的研究主要围绕海洋体

系中铀储库的“源”与“汇”展开，海洋中铀主要的

“源”是来自于大陆壳风化物质，“汇”主要是海洋中

的沉 积 物（$52782D;65-89，,))O；I6C6765-89，

,))/；#<KKGP65-89，,))’，,)+)；#76DD63N-65
-89，,)+)-；&<D5<C-EH2D<65-89，,)+)；J2==<565
-89，,)+,）。海水是地球上最主要的含铀储库之一，

I6C67等（,))/）对夏威夷和百慕大的海水样品进

,)1 矿 床 地 质 ,)+!年

 
 

 

 
 

 
 

 



 
 

 

 
 

 
 

 



图! 近"#$%来&’()／&’*)演化（+）以及&’()／&’*)值",的差异所产生的&#!-.／&#/-.年龄差异（0）（据1232425%67&##(）

89:7! &#!-.／&#/-.%:2;9<<242=>2?@4A;B>2;.3&’()／&’*)9?A5A@24%59AC95D9=5D26%?5"#$%（+）%=;",<4%>59A=%59A=A<
&’()／&’*)（0）（%<5241232425%67，&##(）

形 成 时 具 有 ", 的 差 异，其 最 终 计 算 出 来 的

&#!-.／&#/-.表面年龄结果将产生&EF$%的差异（图

!0）。

富钙铝包体（G%6>9BHI%6BH9=BHI49>D9=>6B?9A=?，

G+J?）是星体形成时最原始的物质，一直以来富钙铝

包体的年龄都被认为最接近太阳系的真实年龄。

042==2>K%等（&#"#.）对+662=;2陨石中的富钙铝包

体的铀同位素进行了测定，发现其&’()／&’*)的值为

（"’!EF#LM#E#’L）!（"’!E((*M#E##L），这种差异

将会导致建立在&’()／&’*)N"’!E((基础上的-.I-.
同位 素 测 年 产 生 数 百 万 年 的 误 差。042==2>K%等

（&#"#.）计算得出，如果&’()／&’*)值具有’7*,的误

差，将会导致在G+J?的-.I-.测年中产生*$%的

误差（图(）。

事实上自然界中并不是只有G+J?发生了铀同

位素分馏，其他应用于高精度-.I-.定年的矿物同

样也存在铀同位素分馏。目前众多文献中已经报道

了大量的)I-.年龄，但是大部分报道中对测年矿物

的&’()／&’*)并不清楚，故只能推测被测矿物的铀同

位素分馏程度以及对测年结果的影响。一般低温矿

物相中的铀同位素分馏比较明显，比如磷灰石、金红

石、榍石、热液锆石以及碳酸盐等。然而，如果高温

变质相矿物的原岩是经历过明显的铀同位素分馏的

沉积岩，那么这种高温变质矿物同样会产生比较明

显的铀同位素变化（1232425%67，&##(）。这一特

征 与铁同位素类似，O%B@D%?等（&##F）报道了格陵

图( 不同&’()／&’*)值所计算出的-.I-.年龄校正（据042==2>K%25%67，&#"#.）

89:7( -.I-.%:2%;PB?5H2=5.%?2;A=Q%49%.62&’()／&’*)4%59A?（%<524042==2>K%25%67，&#"#.）

F#* 矿 床 地 质 &#"F年

 
 

 

 
 

 
 

 



兰太古代!"#铁矿中铁同位素变化，并解释为继承

了原始沉积岩的铁同位素特征。根据目前已知的铀

同位 素 分 馏 程 度，可 以 推 测 应 用$%&’／$%(’ 值 为

)%*+&&获得的,-.,-测年年龄会有数百万年的误

差，即使铀同位素分馏不是很明显的$个样品，比如

/0102等（$33&）报道的$个花岗岩$%&’／$%(’差别

仅为3+$45，同样会产生$3*,-／$34,-年龄误差在

3+6$78（)378的年轻锆石）!3+4%78（%98的老

锆石）。,-.,-测年技术是目前被广泛接受的、误差

小于)78、用于研究早期太阳系活动的测年技术，

然而，$%&’／$%(’值并非恒定说明前人报道的测年数

据可能存在数百万年的误差，因此，应用高精度’.
,-测年技术，尤其是应用年轻锆石或者其他含铀副

矿物进行测年时，应该考虑到测年矿物的$%&’／$%(’
变化对测年结果的影响。

!:" 铀同位素在反演沉积环境中的应用

地球在形成演化过程中经历了若干次全球范围

的大氧化事件，水圈和大气圈中氧含量的变化直接

影响了生命的演化和地球上物质的循环以及全球环

境的变化（;8<=>0?@，$33(；AB??8<@，$334；C<-82，

$33&）。铀同位素与钼、铁等重稳定同位素类似，具

有对氧化.还原环境变化敏感的特性，虽然铀同位素

的这一特性近年来才被发现，但已经显示出其广泛

的应用性（7B<DB18.,><B0D8?:，$3)3；!20<<0EF80D
8?:，$3)38）。目前，利用铀同位素反演古海洋氧化.
还原沉积环境的理论体系已经建立，对铀同位素的

应用研究也正蓬勃开展。

铀同位素体系不但广泛应用于地质年代学研

究，近年来在反演古海洋沉积环境方面也取得了巨

大突破。虽然铀同位素是放射性同位素，与钼稳定

同位素不同，但是铀和钼同位素的分馏机制却具有

相似性，都与氧化.还原沉积环境的变化密切相关。

自然界中的铀有’4G和’6G两种价态，在氧化性溶

体中，铀以可溶的（’4GH$）$G形式与碳酸盐形成稳

定的 集 合 体，比 如 现 代 海 水 中 铀 的 存 在 方 式 是

（’H$）（;H%）6I% 。而在缺氧的环境中，’4G被还原形

成难容的’6G化合物，由于溶解度下降，铀在沉积物

中沉淀下来（J8<KLM>2，)N*&）。/0102等（$33&）系

统分析了不同地质体中铀同位素的组成特征，发现

现代 海 水 的"$%&／$%(’ 值 非 常 均 一（I3+6)5O
3+3%5），并 且 与 代 表 大 陆 壳 物 质 的 花 岗 岩

（I3+%(5O3+$)5）和现代海底珊瑚（I3+6)5O
3+3*5）基本一致，说明大陆风化作用以及生物作用

都不会导致铀同位素发生明显分馏。代表氧化性沉

积物的铁锰结核具有非常轻的"$%&／$%(’特征（I
3+(N5O3+3&5），与其明显不同的是，形成于还原

环境下的黑色页岩均具有明显的重"$%&／$%(’的特征

（I3+3(5!G3+6%5）。 而 次 氧 化 性 沉 积 物 的

"$%&／$%(’值则处于黑色页岩和海水之间（I3+)%5
!I3+635）。由此可见，铀与钼很类似，同位素分

馏在氧化性沉积物和静水还原沉积物之间非常明

显。铀在氧化性沉积物中被吸附到铁锰氧化物或氢

氧化物表面并富集轻铀同位素，而易溶的’4G在缺

氧环境下被还原成难容的’6G的过程则导致重铀同

位素富集。虽然钼和铀都是氧化.还原敏感元素并

且在海洋体系中具有相似的地球化学行为（;B?B@<02
0D8?:，)NN(；C?K0B0D8?:，$336；P2>-BQ>??82@0D8?:，

$334），但是两者的同位素在氧化和还原环境中的分

馏程度以及分馏机理并不完全相同。在还原环境

下，铀同位素发生非常明显的同位素分馏，并富集重

同位素，但是钼同位素则没有或者仅有很小的同位

素分馏；溶体中的钼在A$R的参与下从钼酸盐相

（7BH$I6 ）完全转化为硫代钼酸盐相（7BR$I6 ），而铀

则不会与硫化物发生反应，大量的铀从还原环境沉

淀下来。但在氧化环境和次氧化环境下，铀同位素

仅发生很不明显的分馏，而氧化环境下钼则表现出

非常明显的同位素分馏，次氧化环境下钼同位素的

分馏程度变化也很大（,BM?SB<0D8?:，$334）。虽然

现代地球上静水还原沉积环境（比如黑海）非常少，

但在地球演化的多个地质历史时期曾出现全球性缺

氧事件（C?K0B0D8?:，$336），这种缺氧事件导致大量

铀和钼以及其他氧化.还原敏感元素在沉积物中富

集。铀和钼$种同位素对氧化.还原环境的变化非

常敏感，但是分馏规律又明显不同，因此，联合应用

这$种同位素将是反演全球古氧化.还原环境非常

有效的手段。

!:# 海洋中的铀循环

7B2=B2@等（)NNN）建立了海洋中铀循环的基本

模型，认为海洋中铀最主要的来源是陆源碎屑物质，

最主要的含铀沉积物为沉积在大陆边缘的含有机质

的次氧化性沉积物。根据同位素平衡理论，在这种

模型中，如果风化作用和河流的搬运作用不会产生

铀同位素分馏，那么陆源碎屑物质和大陆边缘的次

氧化性沉积物的铀同位素组成应该基本一致。事实

上，/0102等（$33&）的铀同位素实验结果与该模型

推断的结果基本一致，产于大陆边缘次氧化环境下
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的黑色页岩与代表陆源碎屑物质的花岗岩和玄武岩

的!!"#／!"$%都在&’(")左右。虽然还原环境下的

黑色页岩和铁锰结核都存在明显的铀同位素分馏现

象，但这!种沉积物在海洋体系中仅占很小一部分，

因此，对次氧化性沉积物中的铀同位素分馏影响很

小。*+,-+,.等（/000）的模型仅考虑了影响海洋中

铀循环的最主要的“源”和“汇”，实际上，海洋系统中

的铀循环很复杂，海底热液体系以及对洋壳的热液

蚀变作用都会对铀同位素平衡产生一定影响。虽然

在1232,等（!’’#）的研究中，未对海底热液系统中

铀同位素的平衡做深入探讨，但推断海洋热液系统

对铀同位素分馏并未产生太大影响，否则次氧化沉

积物中的铀同位素应该与花岗岩和玄武岩等陆壳物

质中铀同位素产生分馏现象。

根据同位素平衡理论，静水还原沉积物与氧化

性沉积物相对量的改变必然会导致海水中的铀同位

素发生变化，而这种变化会被同时期海底沉积物记

录下来。利用这一原理，铀同位素可以成为研究古

海洋 氧 化4还 原 环 境 变 化 的 有 效 手 段。5,6+7.等

（!’’8）曾通过对比现代与元古代黑色页岩中的钼同

位素来反演元古代海洋沉积环境；*+69+3:4;<6+等

（!’/’）利用相似的研究方法首次建立了现代和白垩

纪缺氧事件（=5>!，约0"*:）期间大洋中铀质量平

衡方程，认为与现代大洋相比=5>!早期大洋处于

轻度缺氧环境，该时期全球大洋缺氧环境的范围至

少是现在的"倍以上（图0）。

!?" 铀同位素反演成矿环境

铀矿 床 产 出 的 地 质 背 景 多 样，@,2662AB:等

（!’/’:）根据其形成温度和形成的氧化4还原状态，将

铀矿床归纳为"大主要类型："低温型铀矿床，包括

砂岩型铀矿床以及碳硅泥质岩（黑色页岩）型铀矿

床。这类矿床多形成于潜水面以下，当富含%CD的

低温、氧化性流体遇到富含有机物、硫化物、碳氢化

合物等还原性介质，%CD被还原成%8D并沉淀下来

（E:FG29:7?，/0#/）。#高温型铀矿床，主要包括不

整合型铀矿床、热液脉状铀矿床、侵入岩型铀矿床、

变质核杂岩型铀矿床以及角砾岩型铀矿床。该类矿

床是最主要的工业类型，矿床的形成过程与高温环

境下火山作用过程和变质作用过程中发生的%CD转

换为%8D有关。这!类铀矿床，虽然矿床形成温度

不同，但成矿过程都与铀的氧化4还原状态变化关系

密切，因此被统称为与氧化4还原作用有关的铀矿

床。$石英砾岩型铀矿床，这类矿床与低温型铀矿

床和高温型铀矿床不同，其成矿过程与氧化4还原作

用没有密切关系，是在地球出现大氧化事件之前形

成并以碎屑和岩屑等石英角砾形式存在的。

@+HHIJ等（!’’0）首先对世界上不同地区砂岩

型铀矿床和岩浆岩型铀矿床的铀同位素进行了研

究，发现这!类矿床的铀同位素存在明显的分馏现

象：形成于低温还原环境的砂岩型铀矿床富集重铀

同位素；形成于高温氧化4环境的岩浆岩型铀矿床富

集轻铀同位素。为了验证1232,等（!’’#）提出的铀

图0 现代与白垩纪大洋缺氧事件（约0"*:）期间海洋中铀同位素分馏（据*+69+3:4;<6+29:7?，!’/’）

K<L?0 =A2:6<AM,:6<MNN:FFO:7:6A2+-N+.2,6:6.=5>!（%0"*:）+A2:6F（:-92,*+69+3:4;<6+29:7?，!’/’）
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同位素分馏与氧化!还原作用过程有关的结论，"#$%&
%$’()等（*+,+)）对上述-种铀矿床中矿石的铀同位

素进行了系统分析，如果这一理论是成立的，那么铀

同位素分馏将会在与氧化!还原作用有关的高温型

铀矿床和低温型铀矿床中表现出来，而不会在与氧

化!还原作用没有关系的石英角砾岩型铀矿床中表

现出来。通过对多个矿床的.+个铀矿样品的研究

发现，在低温型和高温型铀矿床之间铀同位素分馏

非常明 显。所 有 铀 矿 石 样 品 的*-/0／*-10值 介 于

,-2324*!,-2345,，这 种 同 位 素 分 馏 明 显 超 过 了

678!9:的测试精度。从"#$%%$’()等（*+,+)）结果

发现，对氧化!还原敏感的高温型铀矿床和对氧化!还

原不敏感的铀矿床，铀同位素分馏不是很明显，但是

低温型铀矿床和高温型铀矿床则具有很明显的铀同

位素分馏，低温型铀矿床更富集*-/0，而且*-/0／*-10
的比值变化范围很大。虽然"#$%%$’()等（*+,+)）的

研究所采用的标 准 物 质7;9,*4!<（*-/0／*-10=
,-235-,>+3+,/）与"?@@6A等（*++4）所采用的标

准物质;B698!,/<（*-/0／*-10 =,-23/1,）略有不

同，但同位素分馏趋势显示出高度的一致性，并与

C$D$#等（*++/）的理论推测结果相一致（图,+）。

5 铀同位素的发展前景

随着97!6789:测试技术的成熟，人们发现自

然界中铁、钼和铜等多种重稳定同位素以及铀放射

性重同位素都存在着同位素分馏。重金属元素同位

素是近年来新发展起来的技术手段，目前还处于理

论体系完善和原始数据积累阶段，新建立起来的铀

同位素理论框架还需要更多的理论和实验研究加以

修正和完善，但是可以预见，在不久的将来，对铀同

位素的研究将进入一个崭新的阶段。近几年来，铀

同位素分馏机理以及自然界中各种地质环境的铀同

位素分馏规律已经明确，并且在识别氧化!还原沉积

环境以及约束矿床成因等方面取得了重要进展。

铀同位素的研究是深入认识全球海洋氧化!还

原沉积环境的有效手段，也为深入认识地质历史时

期全球范围内水圈、生物圈、大气圈等圈层的物质与

能量交换提供了有效手段。毫无疑问，应用铀同位

素研究各地质历史时期全球海洋环境变化以及相应

的古地理、古气候的变化将得到更多重视。由于地

质作用的复杂性，黑色页岩中金属元素的富集及同

位素分馏可能受到多种因素控制，因此，仅应用一种

方法反演古海洋环境的变化往往具有很多不确定因

素，而多技术手段联合应用能够促使数据相互验证，

从而提高可靠性。尤其是将铀同位素与钼同位素等

结合起来，将是反演古海洋沉积环境的有效手段。

虽然钼、铀同位素都对氧化!还原沉积环境的变化具

有敏感性，但在次氧化沉积环境中，铀同位素具有更

高的敏感性。比如E$%F)GG等（*+,+）发现新太古界

图,+ 不同类型铀矿石的铀同位素特征

（数据来源："?@@6A$H)GI，*++4；"#$%%$’()$H)GI，*+,+)I底图据"#$%%$’()$H)GI，*+,+)）

JKLI,+ "*-/／*-10’?M@?NKHK?%?OFKOO$#$%HP#)%KPM?#$HD@$NNQ?RK%L0KN?H?@$O#)’HK?%)HK?%N
（F)H)N?P#’$："?@@6A$H)GI，*++4；"#$%%$’()$H)GI，*+,+)；S)N$M)@)OH$#"#$%%$’()$H)GI，*+,+)）
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黑色页岩的!!"#／!"$%值与自生铼和钼存在正相关关

系，而不与铀存在相关关系，这说明古大气中的氧含

量已经足够导致铼和钼发生氧化作用，但是还不足

以导致铀发生氧化作用，而黑色页岩中重的!!"#／!"$

%值意味着古海洋中的氧含量已经能够使自生铀以

%&’溶体的形式存在于海水中，反映了当时的海水

仅表面处于轻微氧化的环境，而深部仍处于静水还

原环境。由于钼和铀同位素均能够有效反演古海洋

氧化(还原沉积环境并各具特色，所以将两者有机结

合起来，不但可以促使不同技术方法相互补充，还能

够使获得的结论相互验证，从而有效地提高结论的

可靠性。

铀矿资源在国民经济建设和国家安全方面具有

极端重要的经济和社会意义。长期以来，对铀矿的

资源储量、形成过程、工业类型等进行过大量的研

究。矿床的形成是特定地质环境下特殊地质作用的

产物，氧化(还原环境的改变是铀沉淀最直接有效的

原因。铀同位素的分馏与流体的氧化(还原环境变

化有直接关系，而不同环境下的铀同位素特征被含

铀矿物记录下来。利用这一原理，铀同位素将对铀

矿成矿过程的研究具有非常光明的前景。通过测定

!"#%／!"$%的值，可以为确定铀矿床类型（低温型铀矿

或高温型铀矿床）提供依据。

另外，铀同位素分馏现象的发现提示人们在应

用%)*+体系测年，尤其是对年轻地质体进行高精度

测年时，需要考虑到铀同位素分馏对测年精确度的

影响。深入研究铀同位素体系对完善高精度%)*+
体系测年理论具有重要的意义。
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